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ランダム反強磁性体Fe(卜 Ⅹ)CoxC12 ･2H20の磁性

北大 応電研 小 林 誠

勝 又 紘 一

§1.序

性質の異なる2種類以上の磁性体の混晶や,磁性イオン間に何種類もの相互作用が存

在するような物質を作った場合,恐 らく一番関心､が持たれるのはこれ らの系における相

転移の問題であろう｡ Random系特有の秩序相は存在するのか, もし存在するとしたら

どのようなものなのかとい う疑問に対 して,今まで数々の理論的1～3),実験的4~ 6)研究

が行われてきた｡

我々は上記の理論的研究のうちoblique-antirerromagnetic(OAF)phases)の場合に当ては

まると思われる系 Fe(1-x)CoxC12･2H20について帯磁率 ･磁化過程 ･比熱等の測定

を行い,random系に特有な新 しい秩序相がこの系において出現していると考えられる

dataを得たので,その実験結果について報告したい｡

FeC12･2H20(FC2), CoC12･2H20(CC2)は今まで非常に良 く研究 されてきて

いる物質である7)｡両者 とも同じ結晶構造 (monaclinic,C2/m)を持ち,格子定数 もほぼ

同じなので全濃度領域にわたってよく混ざることが期待される｡

FC2, cc2ともにC軸にのびる Ferro-chain が反強磁性的に結びついた反強磁性体で

あ り,容易軸方向に磁場 をかけてゆくと2回のメタ磁性転移をおこす｡CC2の容易軸

はb軸であるが, FC2の容易軸は ac面内にありC軸から320傾いている (α軸 )｡

N6el点はFC2が 23K, CC2が 17.2Kである.

§2. 実験結果

(1)比熱

Fig.1に x-0.452における比熱 (格子比熱 を含む )を示す｡高温側に鋭いピーク

が見られるが これは常磁性より反強磁性相-の転移を示すものと思われる｡この転移

点より低温側にもうひとつ小さなピークが現われているが,これは何か別の秩序相-の

転移 を示 している｡混晶の磁気比熱の面積はCC2と同程度である｡
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(2)相図

比熱及び後に述べる帯磁率の測定より求められた相図をFig.2に示す｡ ｡ は比熱

･は帯磁率より決定されたもので x-0.000はNarath7)によるものである｡N6el点の濃

度変化は両端のpureな塩のN6el点 を直線で結んだものから大きく下方にはずれ,中間濃

度でdipを持っている｡N6el点以下の左右の領域はそれぞれ FC2, cc2と同 じような

spin構造 を持っ反強磁性相であ り,中間の領域はこれらとは異なる新 しい秩序相 と考え

られる領域である｡
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(3)帯磁率

Fig.3に Ⅹ -0.452における単結晶の a*,b,C軸での帯磁率の温度依存性 を示す｡

矢印が比熱に現われる2つのピークの位置であるが,これらは a*,C及び b軸でのdX/

dT最大の位置 と良く合っているoこのことから高温側,低温側の2回の転移は spin系

の a*C面内及びb軸方向成分の凍結にそれぞれ対応 していると思われるO以上の比熱,

相図及び a*,C軸の帯磁率は分子場近似 を用いたOAFの理論的予想 と類似 しているが,

2つの転移点の間でb軸 の帯磁率は温度変化 し,理論的予想 とは異なっている｡ このこ

とに関 してFig.4に1/Xの温度依存性 を示 した. この図から問題のb軸 の温度依存性

が高温側の転移点以下でCurie-Weiss則からはずれていることがわかる｡
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(4)磁化過程

Fig･5&6にそれぞれ x-0･813･ x-0.452の単結晶のM-H曲線 を示す｡Fig.

5のCo-richの場合にはCC2で見られるメタ磁性転移の様子がまだ残ってお り,この濃

度でのspin構造はb軸方向を容易軸 とする反強磁性体に近いものということができる｡

これに対してFig.6の中間濃度では3つの軸に特に目立った差はないものの, どちら

かと言えば C軸方向にspinはそろいやす く,容易軸は 3軸の中間方向からやや C軸寄 り

にあるものと思われる｡
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§3. 議論及びまとめ

以上の実験結果から相図のN6el点以下のFe-rich,Co-richの領域はそれぞれ FC2,cc2

と同じ容易軸方向を持つ反強磁性相であり,中間濃度の領域は2つのpureな容易軸の中

間方向にのびる軸 を容易軸 とする傾いた反強磁性相ではないかと考えられろっもちろん

この場合の反強磁性相は2つのsublatticeで表わせるような単純なものではないだろう｡

computersimulationから予想されているようにそれぞれのspinは容易軸 を中心 に相当

広い角度分布を持って存在していると考えられる｡このことは我々の帯磁率の異方性の

測定からも予想 されている8).

なお,混晶系においては常に2相共存の疑いがっきまとう｡ 我々の系では種々の実験

結果から2相共存の可能性は非常に考えにくいが,まだ完全に否定されたわけではない｡

59coのNMR,遠赤外吸収などにより確めることを計画 している｡

最後に,比熱測定でお世話になった北大理 都福仁,佐藤敏和の両氏に感謝する｡
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